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(54) Bezeichnung: BRENNSTOI^ELLE UND VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG EINER SOLCHEN BRENNSTOFF- 
ZELLE 



(57) Abstract: The invention relates to a fuel cell and to a method for producing such a fuel cell. For producing a single fuel cell, a 
knitted material (10) or a similar porous support structure such as for example a woven, interlaced or interwoven material is produced 
from one or more metal wires (12) and a cathode -electrolyte-anode unit (CEA) is applied thereto in layers or steps. The single cells 
are combined to give a fuel cell stack but are sepamted from one another by bipolar plates (14). By embodying the support structure 
( 10) as described in detail, it is possible to create locally different flow resistances in said structure, thereby influencing the reaction 
process in the single fuel cell as desired. 



(57) Zusammenfassung: Die vorliegende Erfmdung betrifft eine Brennstoffzelle und ein Verfehren zu deren Ilerstellung. Zur 
Herstellung einer Brennstoff-Binzel-Zelle wird zuerst ein Gestrick (10) oder eine ahnliche porose Tragstruktur, wie bspw. ein Ge- 
webe Oder ein Gewirke oder ein Geflecht aus einem oder mehreren metallischen Drahten (12) hei^gestellt, auf welches nachfolgend 
eine Anoden-EIektrolyt-Kathoden-Einheit (CEA) schicht- und schrittweise aufgebracht wird. Aus den Einzel-Zellen kann dann 
ein Brennstoffzellenstack zusammengesetzt werden, wobei die Einzel-Zellen durch Bipolarplatten (14) voneinander getrennt sind. 
Durch detailliert beschriebene Ausbildung der Tragstruktur (10) ist es moglich, in dieser ortlich unterschiedliche Stromungswider- 
stande zu schaffen und somit den Reaktionsablauf in der Brennstoff-Einzel-Zelle in gewunschter Weise zu beeinflussen. 
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Brennstoffzelle und Verfahren zur Herstellung einer solchen Brennstoffeelle 

10 

Brennstofbellen sind bekanntermaHen elektrochemische Energiewandler, die 
chemische Energie direkt in elektrischen Strom umwandeln. Dazu wird den sog. 
Ein2el-(BrennstofO-Zellen kontinuierlich Brennstoff auf einer Anodenseite und 
Sauerstoff bzw. Luft auf einer Kathodenseite zugefuhrt. Das Grundprinzip ist durch 

15 die raumliclie Trennung der Reaktionspartner durch einen Elektrolyten gekenn- 
zeichnet, welcher zwar fur lonen oder Protonen leitfahig ist. nicht aber fur 
Elektronen. Oxidations- und Reduktionsreaktion laufen dadurch an ortlich 
unterschiedlichen Stellen ab, namlich an der Anode einerseits und an der Kathode 
andererseits, wobei der so verursachte Elektronenaustausch zwischen dem 

20 Oxidationsmittel und dem Reduktionsmittel uber einen auSeren Stromkreis erfolgt. 
Insofern ist die Brennstoffzelle Teil eines Stromkreises. 

Eine Brennstoffzelle besteht in Abhangigkeit von der enA^iinschten Leistung und 
Spannung aus mehreren parallel und/oder serieil verschalteten Einzelzellen, die 

25 jeweils aus einer Elektrolyt-Elektroden-Einheit (auch als CEA = cathode-electrolyt- 
anode bezeichnet) bestehen, Mittels elektrisch leitfahiger End- oder Zwischenplatten 
(sog. Bipolar-Platten) werden die Einzelzellen miteinander verbunden und zu einem 
Stapel (sog. Stack) zusammengefasst. Bei den bisherigen Konzepten werden die 
gasformigen Reaktanden Qber in die Bipolar-Platten eingefraste Riilen auf den 

30 Elektrodenoberflachen der Reaktionsschichten verteilt. Die Herstellung dieser 
Frasrillen ist sehr kostspielig. Gleichzeitig weisen solchermaRen hergestellte 
Brennstoffzellen infolge der groBflachigen Abdeckung der Reaktionsschichten und 
der damit verbundenen Behinderungen des Stoffaustausches eine relativ geringe 
gewichtsspezifische sowie volumenspezifische Leistungsdichte auf. 
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Weiterhin ist eine Brennstofteellen-Bauweise bekannt, bei der die Kathoden- 
Elektrolyt-Anoden-Schichten, die die genannte CEA bilden, auf ein poroses 
Festkdrper-Substrat aufgebracht sind, das als Tragerschicht dient. Bel einem 

5 solchen Aufbau einer Einzel-Brennstoff-Zelle treten im Betrieb thermomechanische 
Spannungen auf, die durch unterschiedliche Wdrmeausdehnungen der Kathoden-, 
Elektrolyt- und Anodenschichten einerseits und dem pordsem Festkdrper-Substrat 
andererseits herruhren. Oberdies treten durch verschiedene Reaktionsgeschwindlg- 
keiten Qber eine einzelne Tragerschicht-Platte hinweg unterschiedliche Reaktions- 

10 temperaturen auf, die ebenfalls zu thermomechanischen Spannungen fuhrten. Als 
Folge von diesen thermomechanischen Spannungen kann es zu betrdchtlichen 
FunktionsbeeintrSchtigungen in Folge von Beschadigungen der Einzelzelle 
kommen. Insbesondere beim Einsatz einer derartigen Brennstoffzelle im 
kraftfahrzeugtechnischen Bereich, bei dem zusatzlich Belastungen durch 

15 Erschutterungen wShrend einer Fahrt auflreten. wird diese Problematik noch 
verschlimmert. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es daher, eine Brennstoffzelle und ein 
Verfahren zu deren Herstellung anzugeben, bei der bzw. mit dem die vorgenannten 
20 Probleme beseitigt und eine kostengunstige Herstellungsweise gewahrleistet 
werden kdnnen. Diese Aufgabe wird durch die in den Anspruchen 1 oder 3 und 14 
genannten Merkmale gelost. 

Ein Kerngedanke der vorliegenden Erfindung ist die Verwendung einer aus Metall- 
25 Draht oder Metall-Drahten aufgebauten Tragstruktur fur eine Brennstoff-Einzel-Zelle, 
auf der die Anoden-Elektrolyt-Kathoden-Einheit aufgebracht ist. Die Verwendung 
einer solchen aus Drahten bestehenden (und somit naturgemad porosen) 
Tragstruktur, die bevorzugt in Form eines metallischen Gestricks, daneben jedoch 
auch in Form eines metallischen Gewirks oder Gewebes oder Geflechts ausgebildet 
30 sein kann, bringt in den verschiedensten Bereichen erhebliche Vorteile mit sich. Ein 
Hauptvorteil ist eine gewisse freie Beweglichkeit in alien drei Dimensionen, weshalb 
eine solche Tragstruktur dann eine dreidimensionale Elastizitat und Beweglichkeit 
besitzt. So konnen unterschiedliche Warmedehnungen der Kathoden-Elektrolyt- 
Anoden-Beschichtung (= CEA) zu den umliegenden metallischen Strukturen durch 
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Verformung oder Verschiebung der einzelnen DrShte innerhalb der Tragstruktur, 
bspw. der Schlingen eines Gestricks, ausgeglichen werden. Insbesondere die fur 
keramische Strukturen (die Anoden-Elektrolyt-Kathoden-Einheit bildet eine solche) 
kritischen Zugspannungen werden auf einem zulassigen Niveau gehalten. 

Eine besonders vorteilhafte Ausbildung nennen die weiteren Merkmale des 
unabhangigen Patentanspruchs 3. Eine aus Metall-Draht Oder Metall-Drahten 
aufgebaute porose Tragstruktur. die funktional von dem Oder den Reaktionsfluid(en) 
der Brennstoffzelle durchstromt wird, bietet die Moglichkeit einer gezielten 
Verteilung der (gasfarmigen) Reaktanden Qber der aktiven Oberfiache der CEA. Da 
ein Gestrick oder dgl., d.h, ein Gewebe. ein Gewirk oder ein Geflecht strdmungs- 
durchlassig ist, und die sog. Reaktanden-Fluide durch das Gestrick oder dgl., d.h. 
durch die porose Tragstmktur hindurchstrOmen. konnen durch einen geeigneten 
Aufbau und insbesondere durch eine ortlich unterschiedliche Ausbildung der 
Tragstruktur sog. Gradierungen In den verschiedenen Ausdehnungsrichtungen bzw. 
StrOmungsrichtungen enreicht werden, womit gemeint ist, dass dem hindurchstro- 
menden Fluid in unterschiedlichen Bereichen und/oder unterschiedlichen 
Richtungen ein unterschiedlicher Strdmungswiderstand entgegengesetzt werden 
kann. Hierzu konnen bspw. die (freien) Stromungsquerschnitte in der Tragstruktur in 
weiten Bereichen gezielt unterschiedlich sein sein. Damit stellen sich dann in 
unterschiedlichen Bereichen der Tragstruktur unterschiedliche Strbmungsgeschwin- 
digkeiten ein. 

Als Folge hiervon ist Qber der aktiven Oberfiache der CEA-Einhelt betrachet das 
Reaktionsverhalten gezielt einstellbar. Bspw. kann dafur gesorgt werden, dass im 
Zufuhr-Bereich der Brennstoff-Einzel-Zelle, in welchem eine grolJe Menge von 
frischem Reaktionsfluid zur Verfugung steht. die Reaktionsfreudigkeit gedampft 
wird, indem diesem Reaktionsfluid eine relativ hohe Stromungsgeschwindigkeit in 
einer zur aktiven Oberfiache der CEA-Einheit parallelen Richtung aufgepragt wird 
und/oder indem dem Reaktionsfluid ein relativ hoher Stromungswiderstand in einer 
zur CEA-Einheit hin verlaufenden Stromungsrichtung entgegengesetzt wird. 
Umgekehrt kann bspw. im Abfuhr-Bereich der Brennstoff-Einzel-Zelle. in welchem 
nur mehr eine geringe Menge von frischem Reaktionsfluid zur Verfugung steht, die 
Reaktionsfreudigkeit erhSht werden, indem diesem Reaktionsfluid eine relativ 
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niedrige Stromungsgeschwindigkeit in einer zur aktiven Oberflache der CEA-Einheit 
parallelen Richtung aufgepragt wird und/oder indem dem Reaktionsfluid ein relativ 
geringer Stromungswiderstand in einer zur CEA-Einheit hin verlaufenden 
Strom ungsrichtung entgegengesetzt wird. Mit einer solchen gezielten Einstellung 
5 des Reaktionsverhaltens uber der Oberfldche der CEA-Einheit kann nun gezielt der 
Aufbau von thermischen Spannungen verringert bzw. in gewissen, ausreichendem 
Ma&e vermieden werden, wodurch die e.g. beim bekannten Stand der Technik 
voriiegenden Probleme gelost werden konnen. 

10 Zur Erzielung dieser genannten unterschiedlichen Strom ungsverhaltnisse bzw. 
Strdmungsgeschwindigkeiten in der jeweils gewUnschten Weise kann die 
Tragstruktur bzw. das Gestrick Oder dgl. bspw. in seiner Dickenrichtung „gradiert" 
sein, wobei dann der freie bzw. wirksame Strdmungsquerschnitt innerhalb der 
Tragstruktur bzw. des Gestrickes zu der Kathoden-Elektrolyt-Anoden-Einheit hin 

15 abnimmt. Dies kann bspw. durch eine Veranderung der Maschenweite im Gestrick, 
und/oder der Stdrke des die Tragstuktur blldenden Drahtes, der Bauteildichte. der 
Maschenform, der Schlingenwdlbung im Gestrick oder dgl. und/oder der 
Oberflachenbeschaffenheit der verwendeten Drahte erreicht werden. So kann je 
nach gewUnschten Strdmungseffekten im Falle eines Gestricks das Strickverfahren 

20 entsprechend angepasst werden, so dass die Drahte geeignet bzw. im Hinblick auf 
die gewunschte sog. „Gradierung" gezielt miteinander verstrickt werden. 

In diesem Zusammenhang sei darauf hingewiesen, dass im weiteren der Einfachheit 
halber teils nur von einem Gestrick oder allgemein von einer Tragstruktur 

25 gesprochen wird. ohne hierdurch die anderen genannten Varianten, wie ein Gewebe 
Oder Gewirk oder Geflecht aus metallischen Drahten ausnehmen zu wollen. Stets 
stehen die Begriffe ^Tragstruktur" oder „Gestrick" fur eine erfindungsgemafie porose 
Tragstruktur fur die CEA-Einheit einer Einzel-Brennstoff-Zelle, die aus einem oder 
mehreren metallischen Drahten in Form eines Gestricks oder Gewirks oder 

30 Gefiechts oder Gewebes aufgebaut ist. 



Zuruckkommend auf die sog. Gradierung in der Tagstruktup, d.h. auf die ortlich 
unterschiedlichen Stromungswiderstande fur das Reaktionsfluid ist es auch moglich, 
eine sog. Gradierung der Tragstruktur in einer Richtung parallel zu der Kontakt- 
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Ebene der Kathoden-Elektrolyt-Anoden-Einheit zu erreichen, bzw. den Stromungs- 
widerstand in dieser Richtung gezielt zu variieren. Bspw. durch eine solche 
Veranderung des freien bzw. wirksamen Stromungsquerschnittes in der 
Stromungsrichtung der Reaktanden und Reaktionsprodukte kann eine Homogeni- 

5 slerung der Stoffumsatze und der Energiefreisetzung erreicht warden, da 
beispielsweise mit einer Stromungsaufweitung in StrSmungsrichtung die wegen der 
Geschwindigkeitsabnahme filr verlSngerte Reaktionszeiten sorgenden Effekte 
wegen verarmter Medien ausgeglichen werden konnen. Wiederum kann die 
Gradierung, also die Strdmungsquerschnittsveranderung, in Richtung der spSteren 

10 Stromungsrichtung eines Reaktanden durch entsprechende Ausbildung des (bspw.) 
Gestricks erreicht werden, also durch unterschiedliche Maschenweite, Drahtstarke, 
Bauteildichte, Maschenform, Schlingenwolbung und/oder Oberflachenbeschaffen- 
heit der DrShte. 

15 Dabei kdnnen im Gestrick bzw. in der Tragstruktur auch geeignete Kanale 
ausgebildet sein, deren freier Kanalquerschnitt sich uber der KanallSnge Sndert. 
womit es sich urn sog. divergierende (alternativ konvergierende) Kanale handelt. 
Wenn diese KanSile auf der Oberflache der Tragstruktur vorgesehen werden, so ist 
es maglich, die genannten unterschiedlichen Stromungsbedingungen durch 

20 Einpragen oder Einpressen (Profilieren) von entsprechenden Kanalen auf oder in 
die Tragstruktur zu bewirken. Dieses EinprSgen oder Einpressen von Kanalen auf 
der Tragstruktur-Oberfiache kann beispielsweise mittels Stennpein oder Rollen 
erfotgen. 

25 Die Drahte der Tragstruktur konnen be! einer bevorzugten Ausfiihrungsform aus 
Nickel, ferritischen oder austenitischen Legierungen sowie aus einem Material 
bestehen, das diese Elemente oder Legierungen enthalt. Beispielsweise kann 
NiFe22, Inconel, FeCrAloy oder Edelstahl verwendet werden. Das Material Nickel 
verbessert namlich die Reaktionskinetik der (in der fertigen Brennstoff-Elnzel-Zelle) 

30 an der Tragstruktur aniiegenden Anode der genannten CEA. Dabei konnen die 
Drahte mit einem korrosionsbestandigem Material uberzogen sein, um auch bei 
Hochtemperatur-Brennstoffzellen eine Korrosion durch die gasformigen Reaktanden 
zu verhindern. Uberdies ist es moglich. Drahte aus unterschiedlichem Material zu 
kombinieren. bspw. konnen unterschiedliche Drahte zur bzw. in der Tragstruktur 
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zusammengefugt werden, und bspw. hinsichtlich ihrer Wirkung auf die stattfinden- 
den Reaktionen ortlich geeignet angeordnet werden. 

Ein besonders bevorzugtes Verfahren zum Aufbringen der Kathoden-Elektrolyt- 
5 Anoden-Schicht(en) auf die Tragstruktur ist ein thermisches Beschichtungsverfah- 
ren. So kann z.B. ein Flammspritzverfahren (einfaches Flammspritzen; High Velocity 
Oxygen Flame Spraying) oder ein Plasmaspritzverfahren (atmospharisches 
Plasmaspritzen, Vakuumplasmaspritzen, Low Pressure Plasma Spraying) 
verwendet werden. Die Plasmen kdnnen beisplelsweise mittels einer Gleichspan- 
10 nung oder durch induktive Hochfrequenzanregung erzeugt werden, wobei es 
mdglicli ist, zur Schichterzeugung Pulver, Suspensionen, flQssige und/oder 
gasformige Ausgangsstoffe heranzuzielien. Bei der VenA^endung eines Vakuum- 
Plasma-Spritz-Verfahrens oder eines Low Pressure Plasma Spraying Verfahrens 
konnen die Plasmaquellen mit HochgeschwindigkeitsdQsen verselien sein, wobei 
15 dann bei einem Reaktordruck im Bereich unter 1 bar, beispielsweise zwischen 50 
und 300 mbar die Erzeugung seiir dichter Schicliten moglich ist. 

Ausgehend vom geeignet vorgefertigten Gestrick oder dgl. kann zur Herstellung 
einer erfindungsgema&en Brennstoff-Einzel-Zelle mit dem Aufbau der Beschichtung 

20 fur die Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit mit der Anode auf einer Gestrickseite 
bzw. Tragstruktur-Seite begonnen werden. wobei das Gestrick bzw. die Tragstruktur 
in diesem Bereich geringfugig von/erdichtet oder anderweitig vorbehandelt sein 
kann, wie im weiteren noch naher eriautert wird. Als Anodengrundmaterial kann 
beispielsweise Nickel oder eine NiAI-Legierung im Gemisch mit ZrOa dienen. Im Fall 

25 der NiAI-Legierung kann das Aluminium dann beispielsweise mit einer Kalilauge 
herausgelost werden, so dass eine fest gebundene. hochleitende, hochporose 
Nickel-ZrOa-Verbundschicht entsteht. In diesem Zusammenhang sei darauf 
hingewiesen, dass als erste Schicht auf die Tragstruktur eine sog. Anodengrund- 
schicht Oder sog. Deckschicht aufgebracht werden kann. auf der dann die 

30 tatsachlich aktive Anode aufgetragen wird. wobei fur die Anodengrundschicht bzw. 
Deckschicht abermais Nickel, eine Nickel-Legierung oder eine Nickel-Aluminium- 
Legierung venA/endet werden kann. Mit Hilfe einer solchen Anodengrundschicht 
Oder Deckschicht lasst sich eine bessere Gleichverteilung der Elektronen der 
Brennstoff-Zellen-Reaktanden in dieser Ebene einstellen. 
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Auf die geeignet aufgebrachte erste Elektrodenschicht (dies ist laut bisheriger 
Beschreibung die Anoden-Schicht) kann danach die Elektroiytschicht und 
anschlieHend auf diese die zweite Elektrodenschicht (dies ist laut bisheriger 

5 Beschreibung die Kathoden-Schicht) aufgetragen werden. wonach sich eine 
komplette Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit auf dem Gestrick befindet. Dabei sei 
ausdrQcklich darauf hingewiesen, dass durchaus auch als erste Schicht die 
Kathodenschicht dieser sog. CEA auf das Gestrick aufgetragen, danach auf diese 
die Elektroiytschicht und abschlielSend auf diese die Anodenschicht aufgetragen 

10 werden kann. 

Urn beispielsweise ein Plasmaspritzverfahren zum Aufbringen einer Elektrode 
(Anode oder Kathode) auf das Gestrick verwenden zu konnen, kann bzw. sollte die 
betroffene Gestrickseite vorher entsprechend prapariert werden, um zu verhindem, 

15 dass das Elektrodenmaterial beim Aufspritzen zu weit in das Gestrick eindringt und 
dieses verstopft. Zu diesem Zweck konnen sog. „Spritz-Sperren", ..Strahl-Bremsen" 
Oder „StrahUStopper" verwendet werden. Diese Bezeichnungen sind alle auf 
Maftnahmen gerichtet, bei denen auf oder im Bereich der Gestrickoberfldche bzw. 
Tragstruktur-Oberfldche, auf der die Anode (ggf. auch die Kathode) aufgebracht 

20 wird, eine Lage angeordnet ist, die das Durchspritzen oder Durchstrahlen des 
Gestrickes bzw. der Tragstruktur verhindert. Zur Herstellung einer solchen 
Spritzsperre konnen beispielsweise zusatzliche Drahte in Oberflachenndhe des 
Gestrickes bzw. der Tragstruktur eingewoben, eingezogen. eingeflochten oder 
eingestrickt werden, die aus herauslosbarem Material bestehen, so dass sie spdter 

25 wieder entfernt werden konnen. Als Material fur solche Drahte eignet sich 
beispielsweise Aluminium, welches sich durch die Verwendung von Kalilauge 
wieder auswaschen lasst. Alternativ konnen diese eine sog. Spritzsperre bildenden 
Drahte aus Kohlenstoff bestehen, welcher bei erhohter Temperatur, beispielsweise 
unter Verwendung von Sauerstoff oder Wasserstoff, entfernt. d.h. quasi ausge- 

30 brannt werden kann. 



Ferner ist es moglich, als sog Strahl-Stopper oder Spitz-Sperren auf der der 
Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit zugewandten Seite des Gestrickes (oder dgl.) 
eine geeignete. bspw. pastose Fullmasse einzubringen, die ggf. getrocknet bzw. 



wo 02/101859 




PCT/EP02/06453 



ausgehartet und nach dem Aufbringen der Elektrodenschicht(en) wieder 
ausgebrannt Oder auf sonstige geeignete Weise entfemt wird. Diese quasi eine 
Deckschicht bildende Fullmasse kann bspw. durch eine sog. Schlempe (dies ist ein 
Schldmm-Material, dhnlich einem Schldmm-Putz) gebildet sein, bspw. auf Graphit- 
5 Basis wegen der Mdglichkelt des Ausbrennens. Als pastose Fullmasse kann neben 
einer metal lischen auch eine keramische Schlempe insbesondere im Bereich der 
groben Gestrickstruktur bzw. porosen erfindungsgema&en Tragstruktur zum Etnsatz 
kommen. Auch eine keramische Fullmasse kann nach der Herstellung der 
Einzelzelle wieder ausgewaschen werden. 

10 

Eine bevorzugte AusfUhrungsform ist dadurch gekennzeichnet, dass die 
Tragstruktur auf einem dichten unbeschichtbaren Untergrund aufgelegt und von der 
gegenuberliegenden Seite mit einem thermischen Spritzverfahren durchstrahlt wird, 
so dass eine Deposition im Bereich des dichten Untergrundes stattfindet bzw. dort in 

15 der Tragstruktur eine sog. Deckschicht gebildet wird. Dieses Verfahren hat den 
Vorteil, dass als Durchstrahlmaterial bereits ein Anodenmaterial venvendet werden 
kann, so dass ein spdteres Entfernen einer Strahlbremse nicht mehr notwendig ist. 
Daneben kann als „Spritz-Sperre" oder „Strahl-Bremse" aber auch eine Graphitfolie 
verwendet werden, die in die erste Gestricklage eingefugt (z.B. eingewalzt) wird, 

20 wobei zur Sicherstellung der elektrischen Kontaktierung zwischen einer Elektrode 
und der obersten Drahtschlingen bzw. Drahtbereiche ietztere z.B. freigeburstet 
werden kdnnen. 

Um eine moglichst glatte Oberfiache zwischen der Elektrode bzw. Anode und der 
25 dieser zugewandten Tragstruktur-Seite zu erhalten. kann die Tragstruktur beim 
Auftragen des Elektrodenmaterials durch das vorgeschlagene (Plasma)- 
Spritzverfahren uber eine konvexe Untergrundoberflache gespannt werden. da dann 
ein nachfolgendes Geradelegen in eine Ebene evtl. vorhandene Poren in der 
Oberflache verschlielit. 

30 

Zur Verbesserung der Stabilitat bzw. der Mafihaltigkeit der Tragstruktur und zur 
Erreichung eines moglichst niedrigen elektrischen Widerstands innerhalb der 
Tragstruktur kdnnen die einzelnen aneinanderliegenden, die Tragstruktur bildenden 
Drahte an ihren BerOhrpunkten vorzugsweise fest miteinander verbunden werden. 
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Diese Verbindung kann durch Verkleben, VerlOten, Versintern oder VerschweilXen 
erfolgen. Ein Versintern in einem geeigneten Ofen unter hoheren Temperaturen 
kann dabei bevorzugt unter geeignetem Anpressdruck durchgefuhrt werden. 

5 Eine soeben genannte Verschweiliung zwischen den einzelnen DrShten der 
Tragstruktur an deren jeweiligen Kontaktstellen kann beispielsweise uber ein 
WiderstandsschwelBen erreicht werden, indem ein Stromimpuls mit Hilfe zweier 
metalllscher Elektroden an der Ober- und Unterseite der Tragstruktur diese 
durchstromt. Vorzugsweise erfolgt diese Verschweiliung in einer Schutzgasatnno- 

10 sphare oder in Vakuum. Als SchweiBelektroden kdnnen Linearelektroden, Flatten 
Oder Rollen venwendet werden. Zur Vermeidung des Anschweiliens der Tragstruktur 
an die Elektroden sollten die Eiektrodenoberflachen entsprechend beschaffen sein, 
beispielsweise entsprechende ClberzQge aufweisen, die ein Verschweilien 
verhindern oder einen moglichst niedrigen Obergangswiderstand zur Tragstruktur 

15 haben, so dass an der Beruhrungsflache kaum ohmsche Wdrme frei wird. 

Insbesondere um den thermischen Belastungen wahrend des thermisclien 
Beschichtungsvorganges mit dem Elektrodenmaterial gerecht zu werden, konnen 
MalSnahmen zur Erhohung der Festigkeit der Tragstruktur vorgesehen sein. Damit 

20 kann eine Ausbeulung und ein Verzug der Tragstruktur, welche z.B. unter einer 
Zugbelastung steht, vermieden werden. Solche festigkeitserh6hende Elemente 
konnen beispielsweise metallische Drahtgerippe oder Drahtgitter sein. Es konnen 
aber auch geeignet LSngsdrahte eingebaut sein. Dabei kann der Drahtabstand 
beispielsweise im Bereich von 0,5 bis 20 mm gewahit werden. Uberdies ist es auch 

25 moglich, eingewobene Randleisten oder Randstreifen, beispielsweise aus 
Metallfolie, ebenfalls zur Erhohung der Festigkeitssteigerung der Tragstruktur zu 
venA/enden, Die Randleisten oder Randstreifen konnten nach dem Beschichtungs- 
vorgang dann abgetrennt, jedoch auch an der Tragstruktur belassen und zur 
Randabdichtung der Brennstoff-Einzel-Zelle ven/\^endet werden. 

30 

In diesem Zusammenhang sei erwahnt, dass der Rand bspw, des Gestrickes zur 
Ausbildung einer Einzel-Brennstoff-Zelle. von denen dann mehrere zu einem sog. 
Stack zusammengebaut werden. zur Ausbildung einer sog. Randleiste auch 
geeignet verpresst werden kann. Bspw. mit dieser Randleiste kann das Gestrick 
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dann - nachdem die Anoden-Elektrolyt-Kathoden-Einheit auf die beschriebene 
Weise auf dieses aufgebracht wurde - mit der dieser Einheit gegenuberliegenden 
Seite an die eingangs genannte Bipolarplatte angeschwei&t (oder sonstwie geeignet 
formschlussig bzw. stoffschlussig verbunden) werden, was den Vorteil aufweist, 
5 dass dann keine eigenstandige Dichtung zwischen dem Rand des Gestricks und der 
Bipolarplatte bendtigt wird. insbesondere gilt dies, wenn diese Verbindung 
beispielsweise gleichzeitig mit der Herstellen der Elektrolytschicht der CEA-Einheit 
mit dem Elektrolytmaterial zusatzlich versiegelt wird. 

10 Ebenfalls in diesem Zusammenhang sei enA/ahnt, dass das Gestrick bzw. die 
Tragstruktur in seiner/ihrer Gesamtheit durch ein eine Stromleitung sicherstellendes 
Verfahren, wie Kaltverschweillen, SchweiKen, Loten oder Sintem mit der 
Bipolarplatte verbunden werden kann. Derartige Verfahren sind fur eine Serienferti- 
gung ausgereift und optimal anwendbar. Die besagte Stromleitung stellt dabei 

15 sicher, dass eiektrischer Strom wie gewunscht nicht nur erzeugt, sondern auch von 
Einzel-Zelle zu Einzel-Zelle weitergeleitet werden kann. 

Zur Verbesserung der Kontaktierung zwischen dem Gestrick und der Anoden- 
Elektrolyt-Kathodeneinheit bzw. auch als sog. Spritz-Sperre oder Strahl-Bremse 

20 und/oder als VersteifungsmaSnahme fur die Tragstruktur im Hinblick auf die > 
aufzubringende Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit konnen die Zwischenraume der 
anodennahen Lage der Tragstruktur oder des Gestricks uber eine mit Porenbildnern 
versetzte Fullmasse und bevorzugt mit einer elektrisch leitenden Fullmasse 
aufgefuilt werden, wobei diese Fullmasse dann im Gestrick bzw. in der Tragstruktur 

25 verbleibt, d.h. nach dem Aufbringen der Elektrodenschicht(en) - anders als die 
zuerst eriauterten Spritz-Sperren oder Strahl-Bremsen - nicht entfernt wird. Als 
derartige Fullmasse kann bspw. eine geeignete Edelstahlpaste zum Einsatz 
kommen, die bspw. durch Sintem zu einem porosen Trager fur die (genannte) CEA- 
Elektrodeneinheit umgewandelt wird. 

30 

Es kann aber auch die elektrodennahe Gestricklage (oder dgl.) vor dem Auftragen 
der Elektrodenschicht mit einer porosen Deckschicht, bspw. aus metallischem, 
keramischen oder metallisch-keramischen Material versintert werden, was ebenfalls 
die Stabilitat des Gestricks in diesem Bereich erh6ht. In vergleichbarer Weise kann 
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insbesondere auf die Anodenseite des Gestricks vor dem Auftragen der 
Elektrodenschicht eine porose Folie. insbesondere aus einem elektrisch leitfahigen 
Material, aufgebracht warden, wobei diese Porositat der Folie auch erst nach deren 
Aufbringen insbesondere auf mechanischem oder elektrochemischen oder 
5 thermischen Wege (indem in die Folie ein sog. Porenbildner eingebracht ist) erzeugt 
werden kann. Dabei sind (selbstverstSndlich) die genannten Poren erforderlich, urn 
ein gewunschte Passage der Reaktanden zwischen dem Gestrick (bzw. allgemein 
der Tragstruktur ) und der aniiegenden Elektrodenschiclit zu erm6glichen, 

10 Wie oben bereits enA/ahnt. kann sich neben der Querschnittsveranderung des 
Drahtes auch die l\/laterialzusanimensetzung der Tragstruktur lokal andern. Damit 
lasst sich auch die interne Gasreformierung auf der Anodenseite steuern, die 
endotherm ablSuft und insbesondere von Nickel bewerkstelligt wird, d.h. Nickel wirkt 
als Katalysator. Ein verminderter Nickel-OberflSchenanteil im sog. Brenngaseinlauf 

15 der Brennstoffeelle verandert den Reformierungsvorgang und damit die Reaktions- 
freudigkeit des Brenngases in der Brennstoff-Zelle und bewirkt damit quasi eine 
AbkUhlung, die lokal eine Leistungsreduktion der Zelle verursacht. Der Aufbau und 
die Materialzusammensetzung der Tragstruktur sind daher generell Parameter, mit 
denen eine VergleichmaBigung des Reformiervorganges. der Stoffumsetzung und 

20 der Leistungsfreisetzung der Brennstoff-Einzel-Zelle erreicht werden konnen. 

Der Aufbau der oben beschriebenen Einzel-Zelle ermSglicht einen l)esonders 
effizienten Hersteilungsprozess. Dieser Herstellungsprozess kann kontinuieriich 
ablaufen. So kann aus einem einzelnen Draht zunachst ein Gestrickband bzw. 

25 Tragstruktur-Band kontinuieriich hergestellt werden, in dem die gewunschten sog, 
Gradierungen zur Ausbildung ortlicher unterschiedlicher StromungswiderstSnde (wie 
weiter oben ausfuhriich eriautert wurde). sowie die VerschweiUungen bzw. 
allgemein Verbindungen zwischen den einzelnen Draht-Kreuzungspunkten realisiert 
werden. Das solchermaBen gebildete Gestrickband (oder dgl.) kann dann 

30 kontinuieriich weiter bearbeitet werden, wobei kontinuieriich nacheinander die 
genannten Anodenschichten. Elektrolytschichten und Kathodenschichten 
aufgebracht werden konnen. SchlieBlich sind die Brennstoff-Einzel-Zellen aus 
diesem so gebildeten sog. Brennstoffzellen-Band durch Schneiden konfektionierbar. 



'wo 027101859 




PCT/EP02/06453 



12 

Ein AusfGhrungsbeispiel einer erfindungsgemdBen Brennstoff-Einzel-Zelle sowie 
des erfindungsgemaCLen Verfahrens wird nachfolgend und mit Bezug auf die 
beiliegenden Zeichnungen beschrieben. Dabei zeigt 



5 Fig. 1 eine schematische Teilschnittansicht durch eine auf einer Bipolarplatte 
angeordnete Brennstoff-Einzel-Zelle (als Schnitt A-A aus Fig.2), 
Fig. 2 eine Draufsicht auf das Gestricic dieser Einzel-Zelle mit eingepragten 

divergierenden Stromungskandlen (gemd& Sclinitt B-B aus Fig.1), 
Fig. 3 eine schematische Darstellung eines erfindungsgemSden l-ierstellver- 
10 fahrens. 



In Fig.1 ist der Aufbau einer erfindungsgemdl^en Brennstoff-Einzel-Zelle in einer 
Teilschnitt-Ansicht dargestellt, wobei sich aus mehreren solchen Brennstoff-Elnzel- 
Zellen ein sog. Stack einer gesamten Brennstoffzelleneinheit zusammensetzt. Die 

IS dargestellte Einzel-Zelle umfasst ein Gestrick 10 aus metallischem Draht 12, 
welches als Tragstruktur fCir die darauf angeordnete Kathoden-Elektrolyt-Anoden- 
Einheit CEA dient, wobei mit dem Buchstaben C die Kathode (= cathode), mit dem 
Buchstaben E der Electrolyt und mit dem Buchstaben A die Anode bezeichnet ist. 
Auf der der CEA-Elnheit gegenuberliegenden Seite des Gestricks 10 befindet sich 

20 eine in der Gestaltung von Brennstoff-Zellen bzw. Brennstoff-Einzel-Zellen ubiiche 
Bipolarplatte 14. 



Wenn es sich bei der vorliegenden Brennstoff-Einzel-Zelle um eine seiche einer 
sog. SOFC (Solid Oxid Fuel Cell) und damit um eine Hochtemperatur- 

25 Brennstoffzelle handelt. so kann als Elektrolyt bspw. der keramische Festkorper 
ZrOz mit (Y2O3) Stabilisierung verwendet werden. Dieser Elektrolyt ist fur Sauerstoff- 
lonen leitend . Fur die Anodenschicht ist vorliegend bspw. Ni-YSZ verwendet. Fur 
die Kathodenschicht kann ein persoskitisches Oxid, z.B. LSM, eingesetzt sein, 
Dabei wird auf die elektrochemischen Vorgange bei der Stromerzeugung nicht 

30 naher eingegangen, da dies dem Fachmann bekannt ist. Wie bekannt kann 
aufgrund dieser Vorgange in der Brennstoff-Einzel-Zelle ein elektrischer Stromfluss 
gemaU Pfeilen 31 bzw. ein entsprechendes elektrisches Spannungspotential 
erzeugt werden. wenn mit der Anodenseite (A) des CEA ein geeignetes Brenngas 
und mit der Kathodenseite (C) der CEA-Einheit Luftsauerstoff in Kontakt gebracht 
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wird. Dabei wird zumindest das Brenngas durch das Gestrick 10 hindurch geleitet, 
und zwar in der Darstellung nach Fig.1 senkrecht zur Zeichenebene. Das Brenngas 
wird somit zwischen der CEA-Einheit und der Bipolarplatte 14 gefUhrt. In FIg.2 
stromt das Brenngas gema& den Pfeilen 24 in das Gestrick 10 hinein. wobei sicli an 
5 der (Unter)-Kante 13 somit der sog. Brenngas-Elnlauf befindet. 

Der Draht 12, aus dem das Gestrick 10 gebildet ist, besteht aus einer Nickellegie- 
rung, so dass eine Korrosionsbestandigkeit gegenuber den eingeleiteten 
Reaktanden (aus dem Brenngas sowie aus und auch gegenuber der Luft) gegeben 

10 ist. Wie weiter oben ausfuhrlich eriautert wurde, ist das Gestrick 10 hinsichtlich 
seiner Dicke oder Dichte sowolil in Pfeil-Richtung 31 zur CEA-Scliicht hin, d.h. in 
Fortbewegungsgrichtung der Reaktanden, als auch in Haupt-Strdmungsrichtung des 
Brenngases (in Fig.1 senkrecht zur Zeichenebene. in Fig.2 gemaB Pfeilrichtung 24) 
bzgl. des Stromungsquerschnittes „gradiert", derart, dass ein drtlich unterschiedli- 

15 Cher Strom ungswiderstand vorllegt. Innerhalb des Gestricks 10 ist zur Erreichung 
dieser sog. Gradierung die Maschendichte des Gestricks 10 drtlich unterschiedlich 
(was aus der FIgurendarstellung so nicht ersichtlich ist). Wie ebenfalls bereits 
eridutert wurde, sind die einzelnen Drahte 12 des Gestricks 10 durch einen 
Verschwei&vorgang oder dgl. miteinander verbunden, so dass ein moglichst 

20 geringer elektrischer Widerstand zur Fuhrung des elektrischen Stromes (gemaQ 
Pfeilen 31) erreicht ist 

An der der CEA-Einheit gegenuberliegenden (Unter)-Seite des Gestrickes 10 sind 
Kanale 16 ausgebildet. die in Stromungsrichtung 24 des Brenngases veriaufen und 

25 dieses somit verbessert Qber der gesamten Fiache bzw. dem gesamten Volumen 
des Gestricks 10 verteilen. Damit korrespondierende Kanale 17 konnen (wie ublich) 
in der dem Gestrick 10 zugewandten OberflSche der Bipolarplatte 14 vorgesehen 
sein. Zumindest die im Gestrick 10 bspw. durch Einpressen ausgeformten Kanale 
16 veriaufen - wie Fig.2 zeigt - divergierend. d.h. sich in Stromungsrichtung 24 

30 querschnittsmadig aufweitend, so dass in der Nahe des Brenngas-Eintritts (Kante 
13) eine hohere Strdmungsgeschwindigkeit vorliegt als im gegenuberliegenden 
Austrittsbereich 15 der Brennstoff-Einzel-Zelle: Dies fuhrt uber der Lange der Einzel- 
Zelle in Stromungsrichtung 24 betrachtet zu einer Homogenisierung der 
Stoffumsatze und der Energiefreisetzung. Mit dieser Aufweitung wird namlich die 
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Geschwindigkeit der Brenngasstromung uber der Lange der Einzel-Zelle verringert 
und damit einhergehend der statische Druck der Reaktanden uber den Stromungs- 
weg durch die Anode vergleichma&igt. Oaraus resultiert eine Vergteichmadigung 
der Leistungsdichte Qber der gesamten Brennstoff-Einzel-Zelle. 

5 

In Fig.1 ist die aus dem Gestrick 10 und der CEA-Einheit bestehende Brennstoff- 
Einzel-Zelle auf einer Bipolarplatte 14 angeordnet, wie bereits erlautert wurde. 
Durch Aneinanderreihung mehrerer solcher Bipolarplatten/Gestrick-CEA-Zellen 
kann ein beliebiger Stack von Einzel-Zellen aufgebaut werden, der dann insgesamt 

10 den Kernbereich einer Brennstoffzelle bildet. NatQrIich muss - in bekannter Welse - 
noch dafur gesorgt werden, dass zwischen einer an die Kathodenseite bzw. 
Kathodenschicht der CEA-Einheit angrenzenden Bipolarplatte einer in Fig.1 
oberhalb der dargestellten Einzel-Zelle weiteren Einzel-Zelle und der dargestellten 
Kathodenschicht C der figurlich dargestellten Einzel-Zelle ebenfalls ein Strdmungs- 

15 kanal gebildet ist. Auch dies kann beispielsweise durch eine Gestrick-Einlage 
realisiert sein. Oberdies ist eine gasdichte Abdichtung zwischen den einzelnen 
Einzel-Zellen zu gewahrleisten und eine Zufuhrung des elektrischen Stromes - 
beispielsweise Qber eine kathodenseitige Gestrick-Einlage Oder eine Leitpaste - 
sicherzustellen. Auf diese Merkmale wird jedoch vorliegend nicht naher eingegan- 

20 gen, da sie aus dem Stand der Technik hinreichend bekannt sind. 

Um die soweit beschriebene Einzelzelle herzustellen. kann ein Verfahren 
angewandt werden. wie es nachfolgend anhand der Fig.3 beschrieben wird. 
Demzufolge wird ein einzelner kontinuierlicher Draht 12 (alternativ auch mehrere 

25 Drahte gleichzeitig) in eine Strickvorrichtung 50 eingebracht und dort entsprechend 
der Vorgaben zu einem Gestrickband 52 verstrickt, welches die Strickvorrichtung 50 
kontinuierlich verlasst. Je nach Verstrickung kann eine oben beschriebene sog. 
Gradierung in das Gestrick eingebracht werden, d.h. es wird eine brtlich 
unterschiedliche Gestrick-Dichte Oder dgl. erzeugt, um ortlich unterschiedliche 

30 Stromungswiderstande zu erhalten. Oberdies werden durch die Drahtbeschaffenheit 
die Eigenschaften des Gestricks, insbesondere in chemischer Hinsicht. bestimmt. 

Das kontinuierliche Gestrickband 52 wird als nSchstes einer Rolleneinheit. 
bestehend aus einer oberen Rolle 53 und einer unteren Rolle 54, zugefuhrt, in der 
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es gewalzt wird. Die Rollen 53 und 54 besitzen jedoch eine Mehrfachfunktion. So 
weist die obere Rolle 53 Pragestempel auf. die quer zur Durchlaufrichtung des 
Gestrickbandes 52 ausgerichtet sind und abwechseind divergierende Strdmungska- 
naie (wie in Fig.2 unter der Bezugsziffer 16 gezeigt) in das Gestrick 10 bzw. 

5 Gestrickband 52 einpragen. Die beiden elektrisch leitenden Rollen 53 und 54 
werden Qberdies mit Strom beaufschlagt, so dass es beim Durchlaufen des 
Gestrickbandes 52 zu einer Verschweifiung der im Gestrick 10 aneinanderllegenden 
DrShte 12 kommt. Dadurch wird - wie oben berelts erwahnt - ein besonders 
niedriger ohmscher Widerstand innerhalb des Gestrickes 10 erreicht, was sich 

10 positiv fur die Abfuhrung der Elektronen aus der Brennstoff-Einzel-Zelle auswirkt. 

Das so behandelte Gestrickband 52 wird sodann uber einen dichten Untergrund 58 
gefuhrt und von der entgegengesetzten Seite her in einem Beschichtungsprozess I 
mittels eines Plasmaspritzverfahrens mit einem Verdichtungs-Material bzw. Anoden- 

15 Material durchstrahlt. Dieses Anoden-Material setzt sich im Bereich des dichten 
Untergrundes 58 an der dortigen OberflSche des Gestricks 10 bzw. Gestrickbandes 
52 In Form einer sog. Deposition fest und bildet so eine sog. Deckschicht 11 (bzw. 
erste Oberflachenschicht) des Gestricks 10 (bzw.52) (und zwar auf dessen 
„Unterseite"), die vorteilhaftenA^eise gleichzeitig anodenmdHig genutzt werden kann. 

20 Um eine Verbindung des Anoden materials mit dem festen Untergrund 58 zu 
vermeiden, kann dieser im ubrigen mit einem Trennmittel versehen sein. 

Selbstverstandlich erfolgt auch der Beschichtungsprozess I kontinuierlich. Als 
Verdichtungs-Material kann dabei Nickel Oder ein Nickellegierungs-Zr02-Gemisch 

25 verwendet werden. Nach einem Umlenken bzw. Umdrehen des anodenseitig bereits 
mit der dunnen Deckchicht 11 versehenen Gestrickbandes 52 bspw. an einer 
Umlenkrolle 60 erfolgt in einem weiteren Beschichtungsprozess II ein nochmaliges 
Aufbringen einer sehr dunnen Anodenschicht, die sich mit der vorher im 
Beschichtungsprozess I aufgebrachten und auch als Anodenschicht fungierenden 

30 Deckschicht 11 verbindet und die Gesamtanode (vgl. Fig.1, Buchstabe A) bildet. 
Das Umdrehen des Gestrickbandes 52 fur den Beschichtungsprozess II ist dabei 
erforderlich. um das Material abermals von oben her auftragen zu konnen. nachdem 
- wie eriautert wurde - Im Beschichtungsprozess I das Material durch das 
Gestrickband 52 hindurch in dessen dortige Unter-Seite eingebracht wurde. 
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Dabei kann im Beschichtungsprozess II eine besonders glatte Anodenoberflache 
erreicht werden, indem das Gestrickband 52 uber eine (in einer zur Zeichenebene 
senkrechten Ebene) konvexe Abstutzflache 62 gefuhrt bzw. gespannt wird, wie dies 
5 ebenfalls bereits weiter oben erldutert wurde. Insgesamt kann mit der Vorgehens- 
weise aus den Verfahrensschritten I und II eine sehr dunne und vorteilhafterweise 
glatte Anodenoberflache erzielt werden. Nachfolgend wird in einem Beschichtungs- 
prozess III ebenfalls mittels eines Plasmaspritzverfahrens der Elektrolyt (E, vgl. 
Flg.1) der CEA-Einheit aufgetragen und in einem Beschichtungsprozess IV das 

10 Kathodenmaterial (C). Bei der Anwendung des Plasmaspritzens wird in diesem Fall 
eine Gleichspannungsanregung veoA^endet. wobei das jeweillge Schichtmaterial in 
Form eines Pulvers zur Verfugung gestellt wird. Alle Beschichtungsprozesse I, II, III 
und IV laufen dabei kontinuierlich bei einem stSndig fortlaufenden Gestrickband 52 
ab. Zwischen den einzelnen Herstellungsschritten k6nnen noch Reinigungsschritte 

15 vorgesehen sein. Oberdies erfolgen die jeweiligen thermischen Spritzprozesse in 
getrennten Kammern mit Schleusen und vorzugsweise unter Schutzgasatmosphdre, 
so dass OxidationsvorgSnge und wechselseitige Verunreinigungen weitestgehend 
vermleden werden konnen. 

20 Am Ende des Herstellungsverfahrens konnen einzelne Einzel-Zellen-Strukturen 
durch Konfektionierung des beschichteten Gestrickbandes 52, beispielsweise durch 
Schneiden (bspw. mit Laser oder Wasserstrahl) gewonnen werden. Diese Einzel- 
Zellen konnen dann zu einem Brennstoffzellen-Stack weiterverarbeitet werden. 
Dabei sind Verfahrensschritte wie Fixieren. Abdichten. Kontaktieren etc. 

25 durchzufuhren. Insgesamt stellt das erfindungsgemaUe Verfahren eine einfache und 
extrem kostengunstige Herstellungsmoglichkeit fur Brennstoffeellen-Einzelzellen 
dar. die ihrerseits durch die erfindungsgemalle Ausbildung besonders gunstige 
Eigenschaften in Bezug auf thermomechanische Spannungen aufweisen und 
insbesondere auch fur den nicht-stationaren Einsatz geeignet sind. 

30 

Selbstverstandlich kann man alternativ zu dem oben beschriebenen kontlnuierlichen 
Herstellverfahren auch auf andere (bekannte) Herstellverfahren zuruckgreifen. So 
ist es mdglich, zuerst Gestrickbander zu stricken und diese dann zu konfektionieren 
(bspw. Wickein und Legen der Bander). Nach dem Verpressen der konfektionierten 
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Teile zu Plattenbauteilen in sogenannten Pressformen kann dann eine sog. 
Spritzsperre und/oder Tragerschicht fur die CEA-Einheit aufgebracht werden. 
Danach konnen in weiteren Schritten die Beschichtungen fur die Etektroden und den 
Elektrolyten erfolgen. Grundsdtzlich sind dabei die genanten Verfahrensschritte in 

5 vergleichbarer Welse auch auf andere aus Metalldraht bzw. Drahten aufgebauten 
Tragstrukturen anwendbar, so bspw. auf Gewirke, Geflechte Oder Gewebe, wobei 
ferner noch darauf hingewiesen sei, dass durchaus eine Vielzahl von Details aucli 
abweichend von obigen Ausfuhrungen gestaltet sein kann, ohne den Inhalt der 
Patentanspruche zu verlassen. Insbesondere ist die geschutzte Brennstofbelle als 

10 Bauteil auch nicht auf eine aus einem Gestrick gebildete porose Tragstruktur 10 
beschrankt; vielmefir konnen hierfur auch aus Metaildrahten 12 aufgebaute 
Gewebe, Geflechte oder Gewirke zum Einsatz kommen. 
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Patentanspruche 



15 

2. 

20 

3. 

25 
30 

4. 



Brennstof^elle. umfassend einen Stack aus zumindest einer Einzel-Zelle mit 
einer Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit (CEA) und zumindest einer Bipo- 
larplatte (14), 

dadurch gekennzeichnet, dass die Einzel-Zelle ein metallisches Gestrick (10) 
Oder Gewirk Oder Geflecht als porose Tragstuktur (10) fur die darauf aufge- 
brachte Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit (CEA) umfasst. 

Brennstoffzelle nach Anspruch 1, 

dadurch gekennzeichnet, dass die durch das Gestrick (10) Oder Gewirk Oder 
Geflecht gebildete Tragstruktur (10) zwischen der Anoden-Elektrolyt- 
Kathodeneinheit (CEA) und der Bipolarplatte (14) vorgesehen ist. 

Brennstoffzelle. umfassend einen Stack aus zumindest einer Einzel-Zelle mit 
einer Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit (CEA), zumindest einer Bipolarplat- 
te (14) und einer aus Metalldraht aufgebauten porosen Tragstruktur, insbe- 
sondere in Form eines Gestricks (10) oder Gewirks Oder Geflechts Oder 
Gewebes, auf der die Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit (CEA) aufgebracht 
ist, wobei die von einem Fluid durchstromte porose Tragstruktur (10) in 
Stromungsrichtung (24) und/oder senkrecht hierzu einen sich verandernden 
Stromungswiderstand besitzt. 

Brennstoffzelle nach Anspruch 3. 

dadurch gekennzeichnet, dass der sich verandernde Stromungswiderstand 
durch eine Veranderung der Drahtstarke des die Tragstruktur (10) bildenden 
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Drahtes (12) und/oder durch eine bei der Herstellung der Tragstruktur (10) 
unterschiedlich gewahlte Maschendichte und/oder Materialdichte und/oder 
durch eine Anderung der Maschenform und/oder der Oberflachenbeschaf- 
fenheit der Schlingen in der Tragstruktur (10) erreicht ist. 

5 

5. Brennstoffzelle nach Anspruch 3 Oder 4, 

dadurch gekennzeichnet, dass der sich verandernde Stromungswiderstand 
durch eine Anderung, insbesondere eine Aufweitung des Stromungsquer- 
schnittes erreicht ist. 

10 

6. Brennstoffzelle nach Anspruch 5, 

dadurch gekennzeichnet, dass der sich verandernde Strdmungswiderstand 
durch divergierende Kanale (16) in der Tragstruktur (10) erreicht ist. 



15 7. Brennstoffeelle nach einem der vorhergehenden Anspruche. 

dadurch gekennzeichnet, dass die Tragstruktur-Drahte (12) aus Nickel 
und/oder aus ferritischen oder austenitischen Legierungen und/oder aus 
Edelstahl bestehen oder solche Bestandteile aufweisen. 



20 8. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass der Tragstruktur-Draht (12) zumindest 
teilweise mit einem korrosionsbestandigen Material Qberzogen ist. 



9. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
25 dadurch gekennzeichnet, dass unterschiedliche Drahte (12) (hinsichtlich 

Material und/oder Abmessung und/oder Oberflache) in der Tragstruktur (10) 
kombinlert sind. 



10. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
30 dadurch gekennzeichnet, dass Randleisten oder Randstreifen in die 

Tragstruktur (10) eingearbeitet und/oder porose Verstarkungsschichten oder 
(eine) porose Folie(n) auf die Oberflache der Tragstruktur (10) aufgebracht 
ist/sind. 
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1 1 . Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet. dass die Drahte (12) der Tragstruktur (10) an 
deren Beruhrungs- und Aniagepunkten fest miteinander verbunden, insbe- 
sondere verklebt, Oder verldtet oder versintert oder verschweilit sind. 

12. Brennstoffeelle nach einem der vorhergehenden Anspruche. 

dadurch gekennzeichnet, dass auf die Tragstruktur (10) zundchst die Anode 
(A), auf die Anode der Elektrolyt (E) und auf den Elektrolyt die Kathode (C) 
aufgebracht ist. 

13. Brennstoffeelle nach Anspruch 12, 

dadurch gekennzeichnet, dass als Grundmaterial fur den Anodenaufbau 
Nickel, eine Nickellegierung oder eine Nickel-Aluminium-Legierung. jeweils 
im Gemisch insbesondere mit ZrOa, verwendet ist. 

14. Verfahren zur Herstellung einer Brennstof^elle, die einen Stack aus 
zumindest eine Einzel-Zelle mit einer Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit 
(CEA) und zumindest einer Bipolarplatte (14) umfasst, wobei die zumindest 
eine Einzel-Zelle eine aus Metall-Draht (12) aufgebaute porose Tragstruktur 
(10) in Form eines Gestricks oder Gewirks oder Geflechts oder Gewebes 
umfasst, auf das die Anoden-Elektrolyt-Kathodeneinheit (CEA) aufgebracht 
ist, gekennzeichnet durch die Schritte: 

- Herstellung der Tragstruktur (10) aus metallischen Drahten (12). 

- Nachfolgendes Aufbringen der Anoden-Elektrolyt-Kathoden-Einheit 
(CEA) auf die Tragstruktur (10). 

15. Verfahren nach Anspruch 14. 

dadurch gekennzeichnet. dass beim nachfolgenden Aufbringen der Anoden- 
Elektrolyt-Kathoden-Elnheit (CEA) nacheinander eine erste Elektroden- 
schicht (Anode oder Kathode) auf die Tragstruktur (10) aufgebracht wird. 
danach der Elektrolyt (E) auf die erste Elektrodenschicht aufgebracht wird 
und anschliellend eine zweite Elektrodenschicht (Kathode oder Anode) auf 
den Elektrolyten aufgebracht wird. 
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Verfahren nach Anspruch 14 Oder 15. 

dadurch gekennzeichnet, dass wahrend oder nach dem Aufbau der 
Tragstruktur (10) und vor dem Aufbringen der Elektrodenschicht(en) in oder 
auf die Tragstruktur eine sog. Spritz-Sperre oder Strahl-Bremse auf die 
OberFldche der Tragstruktur oder in die Tragstruktur in die N3he von deren 
Oberflache auf- Oder eingebracht wird. 

Verfahren nach Anspruch 16, 

dadurch gekennzeichnet, dass als Spritz-Spenre oder Strahl-Bremse Drahte, 
insbesondere aus einem spater wieder herauslosbaren Material, in die Trag- 
struktur eingearbeitet, insbesondere eingewoben oder eingestrickt werden. 

Verfahren nach Anspruch 17, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Drahte aus Aluminium bestehen und dass 
zeitlich nach dem Aufbringen der Elektrodenschicht(en) auf die Tragstruktur 
die Aluminium-Drahte bspw. mit Kalilauge ausgewaschen werden. 

Verfahren nach Anspruch 17, 

dadurch gekennzeichnet. dass die Drahte zumindest im wesentlichen aus 
Kohlenstoff bestehen und dass zeitlich nach dem Aufbringen der Elektroden- 
schicht(en) auf die Tragstruktur die Drahte mittels Sauerstoff oder Wasser- 
stoff herausgelost oder herausreagiert werden. 

Verfahren nach Anspruch 16, 

dadurch gekennzeichnet, dass als Spritz-Sperre oder Strahl-Bremse eine 
Fullmasse auf der Elektrodenseite in die Tragstruktur (10) eingebracht und 
ggf. ausgehartet wird. 

Verfahren nach Anspruch 20. 

dadurch gekennzeichnet, dass zeitlich wahrend oder nach dem Aufbringen 
der Elektrodenschicht(en) auf die Tragstruktur die Fullmasse entfernt wird. 

Verfahren nach Anspruch 20 oder 21, 
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dadurch gekennzeichnet. dass eine keramische oder metallische oder aus 
Graphit gebildete Fullmasse (sog. Schlempe) verwendet wird. 

23. Verfahren nach einem der Anspruche 20 - 22, 

dadurch gekennzeichnet, dass zeitlich wahrend oder nach dem Aufbringen 
der Elektrodenschicht(en) auf die Tragstruktur die Fullmasse ausgewaschen 
Oder ausgebrannt bzw. herausreagiert wird. 

24. Verfahren nach Anspruch 16, 

dadurch gekennzeichnet, dass als Spritz-Sperre oder Strahl-Bremse eine 
Graphitfolie auf der Elektrodenseite auf oder in die Tragstruktur auf- oder 
eingebracht, insbesondere eingewalzt, wird. 

25. Verfahren nach Anspruch 16, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Tragstruktur (10) auf einen dichten 
Untergrund (58) aufgelegt wird und die Spritz-Spenre oder Strahl-Bremse 
mittels einem thermischen Spritzverfahren hergestellt wird, wobei mittels 
Durchstrahlen der Tragstruktur eine Deposition oder Deckschicht (1 1 ) nahe 
des dichten Untergrunds (58) erzeugt wird. 

26. Verfahren nach Anspruch 25, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Deposition oder Deckschicht (11) 
zumindest einen Teil der Elektrodenschicht bildet. 

27. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Zwischenraume der anodennahen Lage 
der Tragstruktur uber eine mit Porenbildnern versetzte Fullmasse, insbeson- 
dere eine elektrisch leitende Fullmasse. aufgefullt werden. 

28. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass die anodennahe Lage der Tragstruktur vor 
dem. Auftragen der Elektrodenschicht mit erner porosen Deckschicht, bspw. 
aus metallischem, keramischen oder metallisch-keramischen Material versin- 
tert wird. 
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29. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass insbesondere auf die Elektrodenseite der 
Tragstruktur vor dem Auftragen der Elektrodenschicht eine porose Folie. 
5 insbesondere aus einem elektrisch leitfahigen Material, aufgebracht wird. 

30. Verfahren nach Anspruch 29, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Porositat der Folie erst nach deren 
Aufbringen insbesondere auf mechanischem oder elektrochemischen Oder 
1 0 thermischem Wege erzeugt wird. 

31 . Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Elektrodehschicht(en), insbesondere die 
Anode, mit einem thermischen Beschichtungsverfahren auf die Tragstruktur 
15 (10) aufgebracht wird/werden. wobei eine Spritz-Sperre oder Strahl-Bremse 

Oder Deckschicht (11) ein Qbermaliiges Eindringen des Elektrodenmaterials 
in die Tragstruktur verhindert. 

32. Verfahren nach Anspruch 31 , 

20 dadurch gekennzeichnet, dass als thermisches Beschichtungsverfahren ein 

Flammspritzverfahren oder ein PlasmaspritzverTahren, insbesondere ein 
atmospharisches Plasmaspritzen, ein Vakuum-Plasmaspritzen (VPS) oder 
ein Low Pressure Plasmaspritzverfahren (LPPS) venA^endet wird. 

25 33. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche. 

dadurch gekennzeichnet. dass als erste Schicht auf die Tragstruktur (10) 
eine Elektrodengrundschicht oder Deckschicht (1 1 ) aufgebracht wird. auf der 
die aktive Elektrode aufgetragen wird, wobei fur die Elektrodengrundschicht 
Nickel, eine Nickel-Legierung oder eine Nickel-Aluminium-Legierung ver- 

30 wendet wird. 



34. 



Verfahren einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet. dass vor einem thermischen Beschichtungsvor- 
gang der Tragstruktur festigkeitserhdhende Elemente, bspw. ein metalli- 
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sches Drahtgerippe, ein Drahtgewebe, ein Drahtgitter oder Langsdrahte in 
die Tragstruktur (10) eingearbeitet werden. 

35. Verfahren nach Anspruch 34, 

dadurch gekennzeichnet, dass Randleisten oder Randstreifen, insbesondere 
aus Metallfolie, in die Tragstruktur eingearbeitet werden und/oder der Rand 
der Tragstruktur (10) geeignet zur Ausbildung eines Randstreifens verpresst 
wird. 

36. Verfahren einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass die aneinanderliegenden Drahte (12) der 
Tragstruktur (10) durch Verkleben, Verloten. Versintern oder Verschweilien, 
bspw. elektrisches Widerstands-Schweissen oder Kaltverschweissen, mit- 
einander verbunden werden. 

37. Verfahren nach Anspruch 36. 

dadurch gekennzeichnet, dass nach der Herstellung der Tragstruktur 
metallische Elektroden an die Ober- und Uhterseite der Tragstruktur ange- 
legt und zum Verbinden der die Tragstruktur bildenden Drahte, insbesondere 
in einer Schutzgasatmosphare, mit einem Stromimpuls beaufschlagt werden. 

38. Verfahren nach Anspruch 36 oder 37, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Tragstruktur durch Lineareiektroden, 
Flatten oder Rotlen zur kontinuierlichen Schweiliung kontinuierlich 
hindurchgefuhrt wird. 

39. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Tragstruktur (10) durch ein eine 
Stromleitung sicherstellendes Verfahren, wie Kaltverschweilien, SchwelBen. 
Loten Oder Sintern, mit der Bipolarplatte (14) verbunden wird. 



Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Maschenweite und/oder die Schlingen- 

dichte und/oder die Schlingenwolbung und/oder die Maschenform der Trag- 



wo 02/101859 




PCT/EP02/06453 



25 



10 



15 



20 



25 



struktur (10) und/oder die StSrke des zur Oder Tragstruktur-Bildung 
verwendeten Drahtes wahrend deren Aufbau derart verdndert wird, dass sich 
in der Tragstruktur ein uber der Ldnge oder Dicke unterschiedlicher 
Stromungswiderstand, insbesondere eine dickenmal^ige Gradierung der 
Tragstruktur, ergibt, 

41 . Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass divergierende KanSle mit einem sich 
verandernden Strdmungsquerschnitt in der Tragstruktur ausgebildet werden. 

42. Verfahren nach Anspruch 41 , 

dadurch gekennzeichnet, dass die divergierenden Kanale beim Aufbau der 
Tragstruktur durch eine entsprechende Wahl der Drahtdicke, der Maschen- 
dichte, der Drahtstdrke und/oder der Schlingenfomn ausgebildet werden. 

43. Verfahren nach Anspruch 41 , 

dadurch gekennzeichnet, dass die divergierenden Kanale (16) nach dem 
Aufbau der Tragstruktur durch EinprSgen Oder Einpressen gebildet werden. 

44. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet, dass die Tragstruktur (10) bei einzelnen 
Arbeitsschritten insbesondere uber einer konvexen Untergrundoberflache 
(62) gespannt wird. 

45. Verfahren nach einem der vorangegangenen Anspruche, 

dadurch gekennzeichnet. dass die Tragstruktur kontinuierlich bandartig 
gefertigt wird und dass sich die nachfolgenden Herstellungsschritte, wie 
Pragen, Verdichten, Verbinden der aneinanderliegenden Drahte (12) der 
Tragstruktur (10), Auf- oder Einbringen der Spritz-Sperre oder Strahl-Bremse 
Oder Deckschicht (11), Aufbringen der Elektrolytschlcht(en), Auslosen der 
Spritz-Sperre oder Strahl-Bremse, und/oder. Konfektionieren der Einzelzellen 
durch Trennen des so entstandenen Bandes, in kontinuierlicher Arbeitweise 
mit nacheinander ablaufenden Arbeitsschritten anschlielien. 
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